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Préambule
ENFIN !

Ce petit mot pour commencer un manuscrit ne signifie en rien la fin de cette recherche, mais
plutét un premier aboutissement d’une période de recherche. Etant au beau milieu de ma carriere
académique, ce manuscrit représente bien une mise au point, tout d’abord pour moi-méme (soyons
au moins une fois un peu égoiste), mais aussi pour les autres. Avoir confiance et ne pas s’éparpiller !
(sic ) Deux concepts qui me sont parfois difficiles a tenir. Mais osons un peu !

A la lecture de ces quelques pages, vous pourrez apercevoir une partie de mes recherches qui
au premier abord pourrait paraitre comme un « patchwork » scientifique. Ce patchwork est somme
toute tout a fait classique pour les géochimistes (isotopistes), ce que je me revendique. Le fil rouge a
suivre est donc la géochimie isotopique. Mais cette géochimie n’est pas qu’'un simple outil, il
représente pour moi un moyen d’accéder a l'interprétation de variations de processus physiques et
chimiques a grande échelle, et plus récemment a plus petite échelle. Cet « amour » de la géochimie
est venu apres de (trés) belles rencontres au cours non seulement de ma carriére, de mes études, ou
de mon enfance.

Comme nous aimons le dire, 7 ans est I’age de raison. Pour moi, « 7 ans » a été |'dge de ma
vraie rencontre avec la géologie au travers une conférence sur les volcans de Maurice Kraft a Colmar.
Cette fascination pour les volcans s’est confirmée a 18 ans, en 1991, lors de ma deuxiéme rencontre
avec, encore, Maurice Kraft. Eh oui ! les volcans seraient donc mon avenir... jusqu’a ma participation a
la RST a Nancy ou j'ai rencontré des géochimistes, et mes premiers cours avec Bernard Marty... La j’ai
compris qu’avec la géochimie isotopique, tous les horizons de recherche m’étaient ouverts (peut-étre
un peu trop). Mes études a Nancy m’ont permis de faire mes armes en géochimie isotopique au CRPG,
en étudiant les gaz rares (hélium) dans I'atmosphére avec Bernard Marty. J'ai donc pu mettre en
relation la chimie de I'atmosphére (et a fortiori le climat) et les activités humaines. Par la suite, un
nouveau challenge s’est offert a moi avec une thése sur le systeme Re-Os pendant I'érosion
himalayenne avec Laurie Reisberg et Christian France-Lanord. Passant de gaz rares a des isotopes
radiogéniques, de I'atmosphére au bassin versant et de I’échelle de temps anthropique au Cénozoique,
ce sujet m’a permis d’appréhender I'effet de I'érosion continentale sur la chimie des océans, sur le
fractionnement des éléments et le transport de matiére dans un continuum continent-océan. Mes
sauts dans le temps et dans I'espace m’ont permis d’écrire mes mots clés qui me définissent encore
aujourd’hui.

Apres un passage au Canada en travaillant sur les carbonates néoprotérozoiques avec Kurt
Kyser, je suis revenue en France pour aborder un sujet plus « actuel » qu’était la qualité de I'’eau dans
les eaux souterraines et de surface a Géosciences Rennes, dans les Equipes « Transferts » et
« Géochimie des Eaux et des Interfaces », avec des collaborations avec I'INRA initiées d’une part par
Luc Aquilina, et d’autre part par Gérard Gruau. Ainsi, non pas en fermant la boucle initiée en D.E.A, les
activités anthropiques (agricoles) sont donc un réservoir que j'ai pris en compte dans la chimie des
eaux. Par envie de mobilité scientifique, de rencontres, d’opportunités, et un peu de courage, j'ai pu
aborder divers sujets scientifiques depuis plusieurs années, et je vous les présente en partie dans ce
manuscrit.
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Chapitre 1 - Introduction générale : Contexte scientifique
dans lequel ont évolué mes travaux de recherche
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. Généralités

La zone critique (‘Critical zone’) est un terme scientifique relativement récent, apparu en 1998
(Ashley, 1998), puis utilisé internationalement a partir de 2001 (White et al., 2015). Elle désigne la
couche superficielle de la Terre a l'interface des 4 grands réservoirs terrestres : lithosphere-
atmosphére-hydrosphére-biosphére. Actuellement cette zone concentre aussi bien la vie sous toutes
ses formes, que la plupart des activités humaines (et ses conséquences). Cette zone critique pourrait
aussi étre appelée zone essentielle, car c’est elle qui concentre les interactions complexes entre les
différents compartiments de la zone qui se produisent a des échelles de temps tres variables
(journaliéres a géologiques), sur des échelles spatiales variant du micromeétre au bassin versant, voire
au continent.

Les recherches actuelles portant sur les cycles biogéochimiques globaux, de leurs interactions
mutuelles sont une clé de volte pour appréhender les liens entre le systéme climatique et les
évolutions de la zone critique au cours du temps. La structure et le fonctionnement de la zone critique
refletent donc des réponses a long-terme a des changements climatiques et tectoniques sur des
échelles de temps géologiques, et des réponses a court-terme en lien, entre autres, avec des
événements météorologiques, des activités anthropiques et des changements d’occupation des sols.
Ainsi I'évolution de la régulation des climats sur les cycles biogéochimiques est aussi fonction des
cycles biogéochimiques eux-mémes, définissant une double rétroaction (/PCC, 2007 ; Ruddiman,

2008).

En tenant compte des liens et échanges possibles entre les grands réservoirs terrestres, une
zone critique se met en place, ou les roches, les sols, les gaz atmosphériques et du sol, les eaux
météoriques, et les biomasses vont interagir. Dépendant de nombreux parametres physiques (e.g.
latitude, longitude, altitude, morphologie,...), chimiques (e.g. composition des eaux de surfaces et du
sol, composition de I'atmospheére,...) et biologiques (e.g. couvert végétal, communautés bactériennes,
microbiennes,...), la zone critique, tant par sa composition, dynamique et évolution, présente une
hétérogénéité verticale et latérale, qui se manifeste aussi bien dans les niveaux des roches altérées,
dans les sols, et dans les paysages.

C’est souvent au travers du cycle du carbone que la zone critique est souvent abordée. Le cycle
du carbone (re)présente les échanges, les flux, les équilibres et déséquilibres de transfert de carbone,
sous forme organique et inorganique, comme cela est illustré sur la Figure 1. On peut alors considérer
un cycle de carbone naturel sur de longues échelles de temps (ere pré-industrielle), mais aussi un cycle
de carbone a court-terme tenant compte des flux de carbone en lien avec les activités anthropiques.

Les mécanismes clés du fonctionnement des cycles biogéochimiques sont les boucles de
rétroactions, qui sont des enchainements de processus conduisant a stabiliser le systeme ou a
I’emballer. Ainsi un lien direct entre la concentration en CO; de I'atmosphere, I'effet de serre, I'érosion
chimique des roches silicatées et la chimie des océans peut étre mis en évidence sur des échelles de
temps longues.
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Figure 1: Cycle global du carbone pour les années 1990, montrant les flux annuel en Gt C/an. Les flux préindustriels sont en
noir, et les flux anthropiques sont en rouge (IPCC, 2007).

Il. Lesréponses long-terme de la zone critique

Les réponses long-terme de la zone critique aux facteurs tectoniques et climatiques
permettent d’appréhender, de quantifier et caractériser les processus d’érosion et altération chimique
et physique des surfaces continentales naturelles. Le degré et le taux d’altération chimique des roches
dépendent principalement (i) du temps, (2) de la disponibilité des agents d’altération et (3) de la
susceptibilité a I'altération et érosion des roches et minéraux.

Dans des environnements de surface et sub-surface, les roches et minéraux s’adaptent
thermodynamiquement aux conditions de pression et de température de surface, résultant en leur
altération chimique. Ainsi la chimie de I'atmosphere (i.e. présence de dioxyde de carbone (CO,) et
d’une forte humidité), le type de lithologie, de la morphologie du bassin versant (...) contraignent
I'intensité de I'altération chimique des roches et minéraux. Il existe donc une interaction forte entre
le cycle du carbone et I'altération chimique des roches.

L'altération chimique des roches des surfaces continentales se produit par la présence de
dioxyde de carbone (CO;) atmosphérique, de CO; dissous dans les eaux de pluies et eaux de surface,
d’acides organiques dans les sols, d’air et d’eaux. Le CO; présent dans I'atmospheére se dissout dans
I’eau de pluie pour former de I’acide carbonique (H,COs) qui, une fois en contact avec les roches, les
dissout lentement. Selon la susceptibilité des minéraux a I'érosion chimique de chaque minéral, les
produits d’érosion peuvent étre sous forme dissoute ou particulaire, et ainsi transportés par des
vecteurs tels que I'eau (riviére, eau souterraine, solution de sol...), I’air... Ce mécanisme consomme
donc du CO; et du gaz carbonique (H2COs), libére des éléments solubles (Ca?*, Mg?*, Na*, ...), et est
susceptible de jouer un role sur I'évolution de la composition chimique de I'atmosphére, des fleuves,
de I'océan, des roches sédimentaires, et sur le climat (Figure 1 ; Figure 2) (Ebelman, 1845). Ce carbone
d’origine atmosphérique est ensuite transporté par les rivieres vers les océans. Il peut y étre piégé
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plusieurs milliers d’années, avant de retourner vers I'atmosphére ou bien d’étre stocké dans les
sédiments carbonatés marins, comme dans les coraux ou de matiéres organiques fossiles. Ainsi le
double mécanisme d’érosion chimique des silicates et de la précipitation des carbonates dans les
océans est le premier processus régulateur de la concentration en CO; dans I'atmosphére au cours des
temps géologiques (Amiotte-Suchet et al., 2003 ; Berner, 1991 ; Chamberlain, 1899 ; Garrels et
Mackenzie, 1971).

Les minéraux carbonatés subissent une dissolution simple en présence d’acide carbonique,
libérant ainsi en solution des ions calcium et bicarbonate (Equation 1).

Dissolution de minéraux carbonatés :

CaCO;3 + Hy0 + COy(qq) © Ca®* + 2HCO344,

(Equation 1)

+++++

. Silicates
V

o+ o+ o+

§ ::ﬁ:::l:;Carbonates

2NaAlSi3Og + 11H20 + 2C0O9 = H4Si04 + Al2SisO5(0OH)4 + 2Na2t + 2HCO3"

Figure 2: Recyclage du carbone au cours de I'altération chimique des continents. (Source J. Gaillardet : http://www.ens-
lyon.fr/Planet-Terre/FormationENS/Marseille-sept00/TD-cycleC/TDcycleC.htm#)

L'altération chimique des minéraux silicatés et carbonatés peut étre résumée sur la Figure 2.
Les minéraux silicatés se caractérisent par une hydrolyse, qui est souvent incongruente. Ainsi les
produits d’altération peuvent étre des minéraux argileux secondaires (kaolinite, illite,...), voire de
quartz reprécipité, et des ions en solutions (Ca?*, Na*, K*,...) (Equation 2 ; (Equation 3)).

Hydrolyse du plagioclase albite :
2NaAlSi;0g + 2C0, + 11H,0 © Al,Si,05(0H), + H,Si0, + 2Na* + 2HCO3

(Equation 2)
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Hydrolyse du plagioclase anorthite :
CaAl,Si,04 + 2C0, + 2H,0 & Al,Si,03(0H), + 4Si0, + Ca?* + 2HCO3
(Equation 3)

Le puits ultime des bicarbonates ainsi transportés par les fleuves est la précipitation de
carbonates dans les océans (Figure 2), qui pourront étre préservés plusieurs milliers, voire millions
d’années (Raymond et al., 2008). Ainsi les dépbts carbonatés marins permettent d’enregistrer la
chimie de I'’eau de mer contemporaine de leur dép6t, et représentent donc une archive géochimique
utilisable pour déterminer les parametres contrélant I'érosion continentale, en lien avec des
parameétres tectoniques et climatiques.

= Dépobts sédimentaires marins : archives géochimiques des contréles climatiques et

tectoniques.

La prise en compte de la biosphére dans les cycles biogéochimiques a mis en exergue le réle
de l'érosion continentale. En effet, le carbone organique piégé dans les sédiments marins et
continentaux peut étre recycle par érosion continentale (Berner, 1991), permettant de mettre en
évidence des roches « organiques » et de relier les relations entre érosion et végétation. De plus
I’érosion de minéraux phosphatés des roches continentales contréle I'apport de phosphore aux
écosystemes marins et active la « pompe biologique océanique » (Goddéris et Joachimski, 2004),
accentuant ainsi la boucle de régulation du CO, atmosphérique-climat-érosion-CO; atmosphérique.

Ainsi les roches sédimentaires marines, et leur chimie, enregistrent I'évolution de la
dynamique de la surface terrestre au cours des temps géologiques. Les précipités chimiques
(carbonates, sulfates, phosphates, matiéres organiques et pyrite) enregistrent la géochimie de I'eau
de mer, y compris la température, la composition, la productivité et I'état redox. Les sédiments
détritiques quant a eux enregistrent la composition des roches de la crolite continentale érodée
chimiquement et mécaniquement. L'érosion chimique est le processus qui convertit le CO;
atmosphérique et les roches silicatées en alcalinité et libére des cations divalents, qui peuvent étre
enfouis dans les fonds océaniques, comme précipités chimiques (Berner et al., 1983 ; Kump et al.,
2000). L’érosion chimique joue donc un role fondamental dans la régulation de la stabilité du climat
terrestre (Kump et Arthur, 1997 ; Molnar, 2004).

= Erosion chimique des roches : thermostat de la Terre.

L’érosion chimique est le mécanisme majeur permettant le fractionnement d’éléments entre
les roches crustales et les eaux naturelles (Taylor et McLennan, 1985). Elle est principalement
contrélée par le climat dans la région source, mais ses effets sur la composition des produits d’érosion
sont dictés par les propriétés des roches crustales. Les éléments avec des mobilités différentes sont
différenciés pendant I'érosion chimique et le degré de différentiation chimique est déterminé par
I'intensité de I’érosion chimique. Si des éléments dans les détritus terrigénes érodés souffrent d’un
faible effet de la différentiation pendant le transport fluviatile, le rapport entre eux dans les sédiments
marins ultimes peut étre utilisé pour donner une information sur I'intensité de I’érosion chimique.

L'intensité de I’érosion chimique sur les roches carbonatées, silicatées, et plus généralement
les roches détritiques, peut étre étudiée a partir de rapports élémentaires des phases silicatées des
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sédiments détritiques (e.g. Li et al., 2003 ; Wei et al., 2003), ou en utilisant les sédiments totaux (e.g.
Clift et al., 2008 ; Sun et al.,, 2008). Ces rapports reposent sur l'utilisation de la différence de
comportement chimique d’éléments mobiles (Na, Ca, K,...) et d’éléments immobiles (Ti, Al,...) pendant
I’érosion chimique ; ou d’éléments sidérophiles, chalcophiles (Fe, Os, Re,...) ou lithophiles (Rb, Sr, ...).
Ces études ont souvent porté sur des roches et sédiments anciens, et peu appliqués a des sédiments
quaternaires.

= L’érosion chimique et le transport fluviatile fractionnent les éléments chimiques.

lll. Les réponses court-terme de la zone critique

L'influence de transferts continents-océans sur les réponses a court-terme du climat est
souvent négligée, méme au regard de la dynamique des processus et de I'importance des flux de
carbone et de matiéres exportés par les fleuves aux océans (Aumont et al., 2001). Les transferts de
matiéres entre les continents et les océans constituent un flux important (Sarmiento et Sundquist,
1992), et peuvent alors affecter les échanges entre les océans et I'atmospheére (Aumont et al., 2001).
De plus, la séquestration durable du CO; d’origine anthropique dans les océans est liée aux apports
fluviaux de cations nécessaires a la précipitation des minéraux carbonatés. C'est pourquoi se focaliser
sur l'origine possible des cations dans les eaux de surface issus de bassins versants anthropisés reste
un point clé pour la compréhension de la régulation du climat a court terme.

Dans les écosystémes continentaux, deux sources de carbone peuvent étre distinguées :

(1) la biomasse de la végétation et du sol, représentant environ 2300 Gt C a I’échelle globale
(Figure 1). Cette source est en interaction rapide avec le CO, atmosphérique (photosynthése,
respiration), qui constitue sa principale source.

(2) les roches du substratum géologique, avec la présence de minéraux carbonatés, constituant
un réservoir d’environ 120x10° Gt C, et du carbone organique fossile (kérogénes — 23x10° Gt C et
combustibles fossiles — 5x103 Gt C) (Amiotte-Suchet et al., 1995).

Ainsi I’érosion de ces deux principales sources de carbone vers les océans peut se faire sous
forme particulaire (carbone inorganique particulaire - CIP et carbone organique particulaire - COP) ou
dissoute (carbone organique dissous - COD et carbone inorganique dissous - CID) (Figure 3).

Une question récurrente pour tous les bassins versants, de petite taille et de grande taille, est
l'origine du carbone transporté dans les cours d’eau allant aux océans. En effet, selon une origine
atmosphérique ou géologique, la conséquence ultime sur le climat ne sera pas la méme. L’érosion et le
transfert de matiéres organiques des sols et des végétations vers les bassins océaniques permettront
un stockage du CO; atmosphérique dans les bassins sédimentaires, et donc potentiellement avoir un
effet sur la concentration en CO, dans I'atmosphere. Si le carbone est d’origine géologique, la
dynamique de variation du CO, atmosphérique ne sera pas visible sur du court-terme.

C'est dans ce contexte général que des observatoires développés a travers le monde ont
permis de mettre en évidence les interactions et les rétroactions entre les compartiments de la zone
critique, en fonction de parameétres climatiques, géologiques, biologiques... Ainsi des observatoires de
type LTER — Long-Term Ecological Research, ont permis de poser les bases d’un suivi a un pas de temps
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(trés) court des parameétres précédemment cités. En France, les différents observatoires de la zone
critique (ORE — Observatoires de Recherche en Environnement ; ZA — Zones Ateliers) ont permis de
suivre la dynamique de certains bassins versants (SOERE RBV — Réseau des Bassins Versants) ou de
sites hydrogéologiques (ORE H*), au travers d’observations hydrogéologiques, géomorphologiques,
biogéochimiques, climatiques. Le rassemblement au sein d’'une méme structure, I'IR OZCAR
(Infrastructure de Recherche : Observatoires de la Zone Critique : Applications et Recherches), des
différents sites d’observations déployés sur les surfaces continentales étudiant la zone critique,
permettra de mesurer en continu et de modéliser les cycles de I'eau, du carbone et des éléments

associés.
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Figure 3: Sources de carbone dans les sols et sous-sols, et transferts vers les cours d’eau. (D’aprés Amiotte-Suchet, 2007)

IV. Approche et positionnement de mes travaux de recherche

L’ensemble de mes recherches, depuis quasiment mon D.E.A, repose sur les liens forts existant
entre les compartiments de la zone critique, vus sous différents angles, différentes échelles spatiales,
et différentes échelles temporelles. Les mots clés communs a tous ces petits bouts de recherche sont
le carbone, I'atmosphere, le climat et I’érosion. Ils m’ont permis d’aborder le transfert de matiéres au
sein de bassins versants, de grande taille (bassin du Gange et du Brahmapoutre) et petite taille (i.e.
Bassin du Coét-Dan, en Bretagne), avec des enregistrements actuels et passés (sols et sédiments). Le
tracage des sources et du transfert de matieres s’est fait a I'aide de la géochimie élémentaire et la
géochimique isotopique.

J'ai pu aborder la zone critique dans des bassins versants actuels sur des échelles de temps
courtes (journaliere, mensuelle, annuelle ou interannuelle) a I'aide d’Observatoires de Recherche en
Environnement développés en Bretagne (ORE Agrhys, ORE H*). Selon le type d’échantillons prélevés et
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les problématiques abordées, J’ai pu extrapoler la détermination des sources, des processus ou des
mécanismes sur des échelles de temps extrémement variables.

Ainsi, au cours de mes années de recherche, j’ai pu développer deux approches de terrain : (i)
I'’étude de grandes bassins versants (grands fleuves) permettant d’envisager des contrdles et de
processus d’envergure globale influencant le climat global de la terre, et (ii) I'étude de bassins versants
de petite taille (petits cours d’eau) permettant d’étudier I'impact soit de pressions anthropiques
directes ou de conditions environnementales locales en lien avec les conditions environnementales
globales.

Afin de déterminer les sources de matériaux et les processus de transferts pendant des phases
d’érosion « naturelle » et « anthropique » , je me suis basée sur des traceurs géochimiques
(isotopiques) fortement liés aux éléments sidérophiles/chalcophiles (Re, Os, Fe), lithophiles (Rb-Sr, Sm-
Nd) et organophiles (Re-Os, et §'3C). Ce manuscrit représente donc un point de transition vers de
nouveau(x) theme(s) de recherche pouvant inclure tous les traceurs déja étudiés et utilisés afin de
mettre en évidence les mécanismes de transfert complexes de matériaux ou d’éléments pouvant eux-
mémes avoir des comportement extrémement complexes dans la zone critique avec des interactions
entre des cycles organiques et cycles inorganiques (Figure 4).
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Figure 4 : lllustration de la zone critique abordée au sein du SOERE RBV (Réseau de Bassins Versants) (source : RBV).

C’est dans ce contexte général que s’inscrivent mes activités de recherche et qui se déclinent
selon deux thématiques (Figure 5):

(i) L’impact de I’érosion chimique sur le transfert des éléments chimiques au sein de bassins
versants
(ii) La matiére organique : source de matiére et vecteur de transport d’éléments associés.
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Erosion de bassins versants de téte: signature
géochimique (Re, Os) de [érosion en altitude

Bassins versants d'altitude
Erosion physique et chimique

Evolution de la chimie des océans (Re, Os, Sr, Nd):

Zone et humide et exutoire de Lien entre matiére organique
Kervidy-Naizin: et fer: signature isotopique impact de lérosion continentale sur le climat
Transfert de matiére organique des processus

Acidification des sols agricoles:
augmentation de Irosion chimique
des roches et des sols

Figure 5: Thématiques abordées dans la plupart de mes travaux de recherche

Les enjeux abordés dans ma recherche sont les suivants :

- Localiser spatialement les zones sources de matiéres organiques et inorganiques pouvant
potentiellement polluer les cours d’eau.

- Déterminer la variabilité temporelle des transferts de matiéres

- Déterminer les interactions entre la source des éléments et les interactions possibles avec
les constituants du sol (interaction Fe-Matiéres organiques).

- Déterminer les liens possibles entre les transferts de matiéres et les conditions/variations
climatiques.

Pour aborder ces thématiques, I'entité « bassin versant » a été la base de recherche
d’échantillons. Le bassin versant peut étre étudié a grande échelle et a petite échelle soit pour
déterminer des sources de matériaux, soit pour étudier des mécanismes et processus. Il faut alors tenir
compte de la variabilité tridimensionnelle de la zone critique qui est directement liée a la diversité de
processus physiques et chimiques, qui eux-mémes contrélent a la fois I'altération chimique et
I’évolution du front d’altération, I’érosion chimique et physique, le transport et le transfert du matériel
d’altération sculptant ainsi les paysages (Figure 6).
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Figure 6: Diagramme schématique de I’architecture de la zone critique montrant les couches typiques du régolithe, de la
roche altérée et la roche saine; ainsi que les flux d’eau et les trajectoires possibles des particules de roches. Figure modifiée
d’Anderson et al. (2007).

A. Les grands bassins versants et les grands fleuves

Les produits d’érosion chimique et physique des grands fleuves sont caractérisés par des
compositions chimiques et isotopiques dépendant de nombreux facteurs, globaux et locaux, tels que
la lithologie, la zone climatique, le relief (...). Issus de grands bassins versants, les grands fleuves
permettent un tri/fractionnement des éléments géochimiques sur de grandes échelles spatiales, et
parfois temporelles, pouvant ainsi étre responsable de la formation de sédiments, d’'un contréle de la
composition chimique des océans et de la régulation du climat a I’échelle géologique (voir réponses
long-terme de la zone critique).

Les (grands) fleuves intégrent les produits d’érosion de lithologies variées présents au sein des
bassins versants de grande taille. Ainsi la charge dissoute de ces fleuves est composée de produits issus
de I'hydrolyse et dissolution de roches silicatées et d’autres issus de la dissolution de roches
carbonatées ou évaporitiques. Ces produits d’érosion sont ensuite transférés aux océans, ou ils
s’enfouissent et enregistrent les variations temporelles de parameétres globaux. Dans le cadre de ma
these de doctorat, le bassin du Gange-Brahmapoutre a été le berceau de mes prélévements
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d’échantillons de sédiments et de sols. Ainsi, différents paramétres ont pu étre étudiés pour savoir
leur influence possible sur I’érosion chimique et physique des roches (et sols), ainsi qu’aborder les
processus d’érosion et de diagenese.

B. Les bassins versants de petite taille

Partie intégrante des bassins versants de grande taille, ces petits bassins versants, d’échelle
régionale, voire locale, sont d’excellents candidats pour aborder I'impact de paramétres locaux, tels
que la pression anthropique, sur le cycle naturel du carbone et sur I’érosion des roches. Ils présentent
des propriétés intrinseques importantes permettant de se focaliser sur un nombre de parametres
restreints dans le controle de I'altération chimique. Généralement, les bassins versants de petite taille
présente une géologie, une écologie et histoire de |'occupation des sols relativement homogénes.
Jusqu’a présent, de nombreuses études a ce sujet se sont portées sur des bassins versants carbonatés,
et dans une moindre mesure ceux sur socle cristallin (Perrin et al., 2008 ; Barnes et Raymond, 2009).

L’entité «bassin versant de téte» a été identifié plutot sous le nom de bassin monolithologique
durant la these avec pour variable, comme leur nom l'indique, leur lithologie. Par la suite, les bassins
versants de petite taille en téte du réseau hydrographique ont pu étre étudiés au travers
d’Observatoire de Recherches en Environnement (ORE), dans le cadre de I'ORE Agrhys. Ces ORE
permettent de s’intéresser a des paramétres isolés (type de roches, sources de matiéres,...) dans un
contexte local. Ainsi les relations et les couplages entre des processus hydrologiques et chimiques dans
les bassins versants peuvent étre mis en évidence en étudiant I'évolution temporelle et spatiale des
compositions chimiques des eaux de surface/cours d’eau.

C. Les outils isotopiques

L'intérét d I'outil isotopique pour étudier les sources, les processus et les flux de matieres sur
les continents, dans le continuum continent-océan, et le devenir de ces apports sur les continents a
été fortement développé au travers de différentes études appliquées a des échelles spatiales et
temporelles trés variables (e.g. Berner et al., 1983 ; Mackenzie et al., 1993). Ces questions sont
notamment pertinentes pour I’étude du carbone organique (et des métaux associés) dans les cycles
(hydro)biogéochimiques.

Les études utilisant un multi-tracage élémentaire et isotopique se sont fortement développées
au cours plusieurs dizaines d’années afin de mieux comprendre les processus chimiques et physiques
impliqués dans I'altération des roches et des minéraux, et dans le transport des produits d’érosion
sous forme particulaire et dissoute (Aberg et al., 1989 ; Kurtz et al., 2002 ; Derry et al., 2006 ; Pett-
Ridge et al., 2009). Le multi-tracage repose donc |'utilisation combinée de traceurs ou marqueurs
naturels des matériaux initiaux (roches, minéraux, eaux) afin d’identifier les sources de solutés ou de
matériaux solides et étudier les processus impliqués dans le recyclage biogéochimique. Ce type
d’étude se développe essentiellement a I'échelle du bassin versant (Meek et al., 2016).

Ainsi, le rapport 8Sr/®Sr, traceur conservatif, est utilisé pour retracer la source des éléments
en solution, déterminer les trajets de transfert et les processus de mélange de solutés au sein d’un



Chapitre 1 : Contexte scientifique

bassin versant étant donné qu’il ne fractionne pas pendant les processus biogéochimiques,
I’évapotranspiration, la dissolution/précipitation de minéraux (e.g. Aberg et al., 1995 ; Hogan et Blum,
2002). Etant donné que le Sr a le méme comportement chimique que le Ca, les rapports &Sr/%Sr et
Ca/Sr peuvent étre combinés pour tracer les sources de Ca dans les écosystémes terrestres (Miller et
al., 1993 ; Blum et al., 2002 ; Pett-Ridge et al., 2009).

Cet aspect du traceur ®'Sr/%°Sr a été utilisé pour tracer les sources des cations libérés en
solution dans le bassin versant de Kerrien-Kerbernez (ORE Agrhys) en lien avec les activités agricoles
du site (Pierson-Wickmann et al., 2009), mais aussi utilisé pour tracer les sources de sédiments
himalayens parvenant aux cours d’eau majeurs, et aux océans (Pierson-Wickmann et al., 2001).

Les autres traceurs isotopiques utilisés précédemment durant ma these portaient
principalement sur le tracage des sources de matériaux particulaires a différentes échelles de temps,
comme les systémes Sm-Nd, Re-Os, en plus du systéme Rb-Sr précédemment cité.

Dans la suite du manuscrit, les travaux passés et le projet futur seront présentés dans trois
chapitres distincts mettant en lumiere un changement d’échelle spatiale passant d’études dans des
grands bassins versants (Himalaya) a des petits bassins versants.
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. Généralités

L'altération et I'érosion des continents peuvent affecter a la fois la composition chimique de
I’'atmosphere, et plus spécifiquement jouer sur la dynamique de la concentration en CO,, ainsi que la
chimie des océans au travers de la composition de la charge dissoute des grands fleuves. Ces processus
peuvent controler le climat global de la Terre sur de larges échelles de temps (e.g. sur plusieurs millions
d’années) (Berner et Caldeira, 1997 ; Raymo et Ruddiman, 1992). De méme le climat, vu sous I'angle
de la température et du taux de précipitation, est un facteur critique influengant I’altération chimique
des silicates (White et Blum, 1995).

Depuis 40 Ma, un refroidissement global de la Terre a été enregistré dans diverses archives
sédimentaires marines (Berner et al., 1983 ; Miller et al., 1987 ; Zachos et al., 1994). Ce refroidissement
global a été souvent imputé a un taux d’érosion croissant des roches silicatées en lien avec I'orogenése
de la chaine himalayenne et la mise en place du Plateau Tibétain (Raymo et al., 1988 ; Raymo et
Ruddiman, 1992). Depuis plus de 30 ans, les enregistrements sédimentaires marins a travers le monde,
ainsi que les grands systémes hydrographiques actuels et passés ont été largement étudiés pour
comprendre les liens entre les flux et les compositions des produits d’érosion, les parametres
climatiques et la chimie des océans. Le bassin versant du Gange et du Brahmapoutre est I'un de ces
sites, théatres de recherches internationales, notamment portant sur la recherche de
traceurs/indicateurs géochimiques de I’activité tectonique et de I’érosion.

Des traceurs géochimiques (‘proxies’) sont souvent utilisés pour avoir une information
indirecte sur les contrainte de I'érosion chimique sur la composition géochimique des océans. Divers
traceurs géochimiques ont été étudiés et recherchés ces derniéres décennies, notamment les
systémes Rb-Sr, Sm-Nd, Re-Os, §°Li, §13C....

Les flux de cations majeurs et de strontium des continents aux océans sont utilisés pour
reconstituer la dynamique de I'érosion et altération des continents. Plus spécifiguement, la région
himalayenne représente un gros pourvoyeur d’éléments en phase dissoute et particulaire de la crolte
continentale aux océans (Bickle, 1996). Une question majeure est I'importance de I’érosion de la chaine
himalayenne dans le contréle et la dynamique du climat sur de longues échelles de temps.

En I'absence d’observations directes, les paléo-enregistrements marins (sédiments détritiques
et sédiments carbonatés) sont utilisés pour constituer la composition de I'eau de mer contemporaine.
Ainsi les rapports isotopiques d’éléments tels que Sr, Os, Hf, Nd et Pb sont utilisés comme information
indirecte des flux d’érosion chimique passés. (e.g. Oxburgh, 1998 ; Raymo et Ruddiman, 1992 ; Peucker-
Ehrenbrink et Ravizza, 2000, Pegram et al., 1992).

Les isotopes du strontium (87Sr/2°Sr) représentent un indicateur géochimique de I'altération
chimique des silicates. Les flux de strontium aux océans est dépendant principalement de I'altération
(i) de roches silicatées, dont le rapport 8’Sr/%Sr dépend directement du rapport élémentaire Rb/Sr et
de I'age de la roche, et (ii) de roches carbonatées, qui sont en général dépourvues de Rb, et donc
maintiennent un faible rapport 8Sr/%¢Sr (Palmer et Edmond, 1989, 1992). Cet indicateur peut étre
directement utilisé sur des sédiments de rivieres ou des sédiments marins, des carottes sédimentaires
marins, ou dans la phase dissoute des riviéres. Ainsi un signal actuel ou fossile peut permettre
d’appréhender I'influence de I’érosion de roches silicatées dans le contréle de la chimie des eaux
actuelles ou anciennes, marines ou continentales (Oliver et al., 2003) (Figure 7).
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Figure 7: Variation du rapport 7Sr/8Sr des océans depuis 65 Ma (figure issue de Ravizza et Zachos (2004))

Cependant, I'enregistrement du rapport &Sr/%Sr dans les océans n’est pas forcément le
meilleur traceur de I'érosion chimique des silicates. Les roches carbonatées s’érodent chimiquement
plus rapidement que les roches silicatées, ce qui peut compliquer le message délivré par les isotopes
de Sr dans les archives sédimentaires (Palmer et Edmond, 1992 ; Jacobson et al., 2002).

Le systeme Re-Os est aussi un systéme isotopique utilisé pour tracer I’érosion continentale. Le
rapport isotopique d’Os (*870s/*%80s) (Figure 8) dans les océans présente quelques similitudes avec
87Sr/%Sr (Figure 7). En effet, le comportement des éléments péres et fils pendant la fusion mantellique
est comparable : les éléments péres (Rb et Re) sont plus incompatibles que les éléments fils (Sr et Os),
ce qui permet d’avoir une crolte continentale avec des rapports Rb/Sr et Re/Os plus élevés que dans
le manteau. De plus, I'Os, tout comme le Sr, présente une concentration et composition isotopique
relativement homogene dans les océans, expliquées par un temps de résidence marin plus long que le
temps de mélange des océans (2 Ma pour Sr (Palmer et Edmond, 1989), et 35-50 ka pour Os (Peucker-
Ehrenbrink et Ravizza, 2000). Pendant I'érosion des surfaces continentales, de I'Os radiogénique, avec
un rapport ¥70s/80s > 1.2, est libéré par les fleuves aux océans. Les roches mantelliques et extra-
terrestres, autres sources possibles d’Os dans les océans, sont quant a elles définies par des rapports
18705/1880s faibles (~0.12-0.13). L'eau de mer actuelle présente un rapport ¥’0s/1¥80s proche de 1.0
(Levasseur et al., 1998). De plus, le faible temps de résidence de I'Os dans les océans (~35 ka ; Levasseur
et al., 1998), permet d’obtenir une forte résolution chronologique de I'’enregistrement de I’Os marin,
a travers des enregistrements sédimentaires. Ainsi tracer I'évolution de I’érosion chimique des
continents pendant les variations glaciaires-interglaciaires peut étre envisagé (Oxburgh et al., 2007).
Les isotopes de I’Os sont donc un autre traceur puissant pour reconstruire les variations de I'érosion
chimique des continents (e.g. Ravizza et Esser, 1993 ; Peucker-Ehrenbrink et Blum, 1998), pour tracer
les sources des sédiments continentaux (Ravizza et Bothner, 1996 ; Pierson-Wickmann et al., 2001 ;

Rauch et al., 2004).

Ces deux systémes isotopiques permettent d’intégrer une histoire géologique globale des
apports aux océans. Plus spécifiquement, les enregistrements isotopiques d’Os et Sr sont utilisés pour
contraindre les changements dans les apports fluviatiles des continents au cours du temps.
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Figure 8: Variation du rapport 1870s/*880s des océans pendant le Cénozoique (figure issue de Ravizza et Zachos (2004))

Cependant, les deux systémes isotopiques présentent des différences significatives
permettant un découplage du signal isotopique dans les océans. Ce découplage est a relier au
comportement chimique méme de I'Os et du Sr. Le Sr a une forte affinité pour les minéraux
carbonatés, tandis que Re et Os ont une plus forte affinité pour les phases métalliques et sulfurés,
montrant leur comportement sensible aux conditions redox (sidérophiles et chalcophiles).

Ainsi, entre 15 Ma et 'actuel et entre 40 et 25 Ma, les rapports ¥70s/*#0s et 87Sr/%6Sr dans
I’eau de mer ont fortement augmenté. Cette corrélation reflete des périodes de forte érosion chimique
de la crolte continentale (Peucker-Ehrenbrink et al., 1995). Les compositions isotopiques de Sr et Os
ne sont pas toujours covariantes. En effet, entre 65 et 40 Ma, I'Os de I'eau de mer devient plus
radiogénique, tandis que le Sr varie peu. Ce découplage des 2 systémes indique de I'érosion chimique
influence de maniere différente les deux systéemes isotopiques. En effet, I'érosion de roches et
sédiments riches en matieres organiques libere de grandes quantités d’Os radiogénique et peu de Sr
dans les océans. Dans ce cas, les variations isotopiques d’Os dans les sédiments marins peuvent étre
utilisées pendant traceur indépendant du recyclage du carbone des continents aux océans (Pegram et
al., 1992).

C'est dans ce contexte général de changement climatique et d’érosion continentale que
I’étude du systeme isotopique Re-Os a permis de mettre en évidence I'importance de I'érosion
continentale sur le bilan d’Os dans les océans et de mettre en évidence I'importance de la susceptibilité
a I'érosion de phases minérales et de lithologies (i.e. roches riches en matiéres organiques, roches
carbonatées), dans le cadre du bassin versant du Gange et du Brahmapoutre.

Il. Le cas dusysteme hydrographique Gange-Brahmapoutre

Les grandes chaines de montagnes, i.e. 'Himalaya, de par leur relief exceptionnel et le systéme
hydro- et oro-graphique tres développé, sont les lieux privilégiés de I'érosion des continents. En effet,
la mise en place de la chaine himalayenne, puis son érosion physique et chimique, implique le transfert
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et le transport de matériaux d’érosion sous forme particulaire et dissoute. Ainsi le transfert de ces
produits d’érosion des continents aux océans agit sur I’équilibre des environnements a des échelles de
temps tres diverses. A I’échelle des temps géologiques, I'érosion himalayenne est un des mécanismes
régulateur naturel du cycle du carbone en enfouissant de la matiére organique et en érodant
chimiguement des roches carbonatées et silicatées. A plus court terme, le bassin versant himalayen
assure la stabilité et la fertilité des sols...

Les enjeux de cette recherche reposent sur le lien fort entre I'érosion et le cycle du carbone, et
par conséquent les grands cycles climatiques qu’a pu subir la Terre. L’érosion joue un réle majeur dans
le cycle du carbone en mobilisant du CO, atmosphérique, d’origine volcanique et biochimique, et en
le transférant vers les réservoirs sédimentaires. L'érosion utilise du CO, atmosphérique pour altérer
les roches silicatées, ce qui engendre un flux d’alcalinité et de cations dissous vers les océans. Ceux-ci
alimentent la précipitation de carbonates biogéniques qui séquestre du C sur des échelles de temps
géologiques. Parallelement, I’érosion entraine des fragments organiques avec le flux particulaire des
rivieres. Ces processus érosifs (altération des roches et transport de produits d’érosion) peuvent étre
suivis ou identifiés a I'aide de traceurs géochimiques (élémentaires ou isotopiques).

Ainsi dans le bassin versant du Gange-Brahmapoutre, les rivieres présentent des rapports
87Sr/88Sr extrémement élevés, combinés a des flux de Sr trés élevés (Palmer et Edmond, 1989 ;
Krishnaswami et al., 1992 ; Chabaux et al., 2001). C'est pourquoi, il est considéré que le systeme
Gange-Brahmapoutre joue un role important dans le bilan global du Sr dans les océans actuels, et qu’il
a contribué de maniére trés significative a 'augmentation continue du rapport 8Sr/2®Sr dans les océans
depuis au moins 40 Ma (Krishnaswami et al., 1992; Richter et al., 1992; Bickle, 1996, Galy et France-
Lanord, 1999; English et al., 2000), correspondant a la période de surrection de la chaine himalayenne
(Burke et al., 1982; Hess et al., 1986) (Figure 7). Cependant, I'utilisation de ce seul traceur pour
identifier I'altération des silicates comme moteur du réchauffement climatique pose actuellement
quelgues questions. En effet, des études plus récentes montrent que les seules roches silicatées ne
sont pas les seuls pourvoyeurs de Sr radiogénique. Certains carbonates radiogéniques pourraient aussi
contribuer a 'augmentation du rapport &’Sr/%Sr enregistré dans les archives sédimentaires (B/lum et
al., 1998 ; English et al., 2000 ; Bickle et al., 2001).

La problématique a l'origine de mes premiers travaux de recherche en these a été la
compréhension du comportement du Re et Os pendant les processus exogenes de |'érosion
continentale. En effet, afin d’utiliser un systéme isotopique comme « proxy », la connaissance
« exhaustive » du systéeme est nécessaire. Connaitre les phases porteuses de Re et Os dans
environnements continentaux, leur comportement pendant la pédogenese... ont été mes premiéres
guestions de recherche.

lll. Le systeme Re-Os : indicateur de la provenance de sédiments
continentaux dans les océans

(Articles associés a cette thématique : Reisberg et al., 1997 ; Pierson-Wickmann et al., 2000 ;
Pierson-Wickmann et al., 2001 ; Pierson-Wickmann et al., 2002a ; Pierson-Wickmann et al., 2002b ;
Oxburgh et al., 2007)
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Hypothese testée : les isotopes de I'Os et le systeme isotopique Re-Os permettent de tracer la
provenance de sédiments continentaux dans les cours d’eau et permettent une construction des
apports sédimentaires aux océans, sur des échelles de temps long-terme.

L’érosion intense de la chaine himalayenne, sous un climat tropical, tend a appauvrir
I’'atmosphere en CO; a long terme. Un bilan géochimique tenant compte des sources (les formations
géologiques himalayennes) et des milieux de dép6ts marins dans le Cone du Bengale dans I'Océan
Indien permet d’appréhender I'importance de I'érosion et des flux d’érosion pour différents éléments
géochimiques. En effet, certains éléments géochimiques, tels que le rhénium (Re) et I'osmium
permettent de tracer des sources et des processus liés a I'érosion physique et chimique.

Pour le budget de 'osmium dans les océans, I'érosion continentale représente la source
majeure d’Os dissous. Un des enjeux de cette étude était de caractériser le comportement de traceurs
potentiels de I'érosion (physique), le Re et I'Os, pendant des processus exogeénes (altération chimique,
érosion, transport) et son influence sur le budget marin. Les sédiments de rivieres himalayennes
drainant la chaine des sommets a I'exutoire et marins du Cone du Bengale ont été les principaux
matériels étudiés. La phase dissoute n’a pas été étudiée pour cause de limite analytique a ce moment.

1. Tracage isotopique des produits d’érosion de la chaine himalayenne : le cas de 'osmium

Hypotheése de travail : les schistes noirs du Moyen Pays : source unique d’Os radiogénique

La chaine himalayenne est caractérisée par la présence de 3 principales formations
géologiques (séries sédimentaires téthysiennes - TSS, haut Himalaya cristallin - HHC, Bas Pays - LH). Les
formations du Haut Himalaya (TSS et HHC) sont caractérisées par des compositions isotopiques en Os
(*870s/*#80s) comparables a celle de la crolte continentale moyenne. Le Bas Pays (LH) se distingue par
la présence de lithologies particuliéres riches en Os radiogénique : les schistes noirs et des carbonates

p gies p geniq
impurs. Les autres lithologies du LH ont aussi des signatures comparables a celle de HHC et TSS.

Les sédiments de rivieres, produits directs de I'érosion physique (et chimique) de ces formations,
montrent la méme gamme de signatures isotopiques que les roches. La comparaison des roches et des
sédiments a permis d’identifier que le Bas Pays était la source d’Os radiogénique. Dans un premier
temps, la contribution de schistes noirs du LH comme source unique d’Os radiogénique a été testée
(Figure 9 ; Pierson-Wickmann et al., 2000). Lérosion chimique des schistes noirs cambriens a
précambriens du Moyen Pays peut étre considérée comme une source de Re et d’Os radiogénique
dans les cours d’eau du bassin versant du Gange-Brahmapoutre. Ces données sont cohérentes avec
les données de la littérature (Singh et al., 1999 ; Dalai et al., 2002). Les proportions calculées, trop
élevées, de schistes noirs supposent alors (i) soit une érosion a I'état non stationnaire, (ii) soit une
autre source d'Os radiogénique pour expliquer les rapports ¥’0s/1¥80s radiogéniques des sédiments
échantillonnés a la sortie de la chaine et de ceux du Gange. Les sédiments du Brahmapoutre, étant
moins radiogéniques, sont quant a eux éventuellement expliqués par la présence d'affleurements
d'ophiolites dans le bassin source du Brahmapoutre. Ces données obtenues sur les sédiments de
rivieres sont dans la méme logique que celles obtenues sur des paléosols (Chesley et al., 2000), et sur
les eaux de rivieres (Levasseur et al., 1999 ; Paul et al., 2009).

Ainsi I’érosion chimique de ces schistes himalayens laisse suggérée qu’ils représentent une source
importante d’Os radiogénique, pouvant fortement influencer, voir controler la composition isotopique
d’Os des océans depuis 15 Ma (Singh et al., 1999).
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Figure 9 : Composition isotopique d’Os (1870s/*%80s) des sédiments de riviéres et roches sources de la chaine Himalayenne et
du Bangladesh en fonction de la concentration en 1880s. Avec une concentration en Os croissante, les rapports 1870s/'%80s
présentent deux tendances : (1) des rapports proches de 1.2 et (2) des rapports trés radiogéniques. Les courbes représentent
des mélanges entre des schistes noirs du LH et les roches cristallines du HHC e différentes proportions. Une moyenne de 4%
de schistes noirs pourrait expliquer la signature isotopique en Os des sédiments de riviéres. Figure issue de Pierson-
Wickmann et al. (2000).

2. Identification d’une autre source d’Os radiogénique que les schistes noirs

Hypotheése de travail : les schistes noirs du Moyen Pays ne sont peut-étre la seule source d’Os

radiogénique en Himalaya.

Les schistes noirs cambriens et précambriens représentent une source majeure d’Os
radiogénique dans le bilan global d’Os des fleuves et dans les océans (e.g. Pierson-Wickmann et al.,
2000 ; Dalai et al., 2002 ; Ravizza et Turekian, 1989). Par contre, les schistes noirs n’expliquent pas a
eux seuls la composition isotopique en Os des sédiments de riviéres, surtout dans la chaine
himalayenne. En effet, une relation positive entre le taux de carbonate et la concentration en Os, ainsi
que la composition isotopique d’Os montre que certains carbonates de la chaine himalayenne sont
des candidats potentiels a 'apport d’Os radiogénique dans les sédiments (Figure 10). Les carbonates
trouvés dans les sédiments de rivieres représentent environ 25% du sédiment, et proviennent
majoritairement du Moyen Pays (Galy et France-Lanord, 1999). Cette hypothese « carbonate » est
cohérente avec I’estimation de contribution relative des schistes noirs (70%) et des carbonates (25%)
faite par Levasseur et al. (1999) pour I'Os contenu dans les sédiments du Gange. La présence de cette
forte proportion de carbonate indique que I’érosion/altération chimique n’est pas assez poussée pour
solubiliser les reliques de carbonates issus de I'érosion des formations TSS et du Moyen Pays.

L'intervention conjuguée des carbonates et des schistes noirs du Moyen Pays peut expliquer
les données isotopiques d’Os des sédiments de rivieres himalayennes. Une conséquence directe est
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que I’érosion himalayenne engendre 3 sources d’Os distinctes : (i) les silicates himalayens, (ii) les
schistes noirs du Moyen Pays et (iii) les carbonates impurs du Moyen Pays. Cette érosion ne doit pas
se faire a I'état stationnaire (Pierson-Wickmann et al., 2002a).

Les données ainsi obtenues permettent de suggérer que la présence d’Os (trés) radiogénique
dans les carbonates n’est pas due a la simple décroissance radioactive du *Re en ¥’0s. Les forts
rapports 70s/*80s mesurés seraient a relier a la mobilisation de I’Os et du Re, engendrant (i) une
perte récente de Re ou (ii) un apport de *¥’0Os. Mais cela ne semble pas aussi simple, car I'absence de
matiére organique ne permet pas de concentrer de telles quantités de Re dans ces roches.
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Figure 10 : (a) Variation de concentration en Os en fonction de la proportion de carbonates des TSS et LH dans les sédiments
de riviéres. (b) Variation du rapport 180s/*%80s des sédiments en fonction du pourcentage de dolomite. ‘Bangladesh’ indique
les sédiments prélevés dans la plaine Indo-Gangétique (étoiles). Les cercles représentent les sédiments de riviéres qui
traversent uniquement le LH. Figure issue de Pierson-Wickmann et al. (2002a).

Le Re, étant un métal chalcophile et sidérophile, peut se concentrer dans des sulfures
hydrothermaux. L'oxydation de sulfures permet alors la libération du Re en solution,
préférentiellement a I'Os, qui garde un fort rapport ¥’0s/*%0s. L'importance de I'érosion chimique
des roches riches en matiére organique (schistes noirs) peut engendrer une forte augmentation du
rapport ¥70s/!0s de I'eau de mer au cours des temps géologiques, car étant riches en Re et Os, avec
un fort rapport Re/Os (Ravizza, 1993). De plus, le Re et Os sont fortement mobilisés pendant I’érosion
chimique de ces roches (Peucker-Ehrenbrink et Hannigan, 2000 ; Jaffe et al., 2002 ; Pierson-Wickmann
et al., 2002).

Dans le contexte de I’évolution du rapport *¥’0s/*%80s des océans, il a été suggéré que I'érosion
des roches riches en matiéres organiques (i.e. schistes noirs) pouvait apporter des flux plus importants
d’Os radiogénique aux océans que |I'Os dérivés de I'érosion d’autres lithologies des surfaces
continentales (Pegram et al., 1992, 1994, Ravizza et Esser, 1993; Singh et al., 1999). En effet, les
schistes noirs sont caractérisés par une forte concentration en Os, avec un fort rapport ¥70s/*#Qs, et
pouvant libérer de I'Os radiogénique pendant leur érosion (Singh et al., 1999; Peucker-Ehrenbrink et
Hannigan, 2000; Jaffe et al., 2002, Pierson-Wickmann et al., 2002b). De plus les rivieres drainant ces
schistes noirs sont souvent caractérisées par des rapports #’0s/!%80s élevés. La mobilité de I'Os
radiogénique libéré par I'altération des schistes noirs est limitée par sa précipitation dans des phases
secondaires comme les argiles et les oxydes de fer pendant I'altération et le transport. La formation
d’oxyhydroxydes secondaires est relativement commune pendant I'érosion de sédiments riches en
matiéres organiques, permettant la présence de pyrites.
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3. Modbilité de Re et Os pendant la pédogenése
Hypotheése de travail : I'Os et le Re sont découplés pendant I'altération et la pédogenése.

L'analyse de sols a permis d'établir que les concentrations d'Os et de Re, ainsi que les rapports
isotopiques sont stables avec la profondeur. Ills ont les mémes caractéristiques que les formations
himalayennes sur lesquelles ils se sont développés. Les sols issus de schistes noirs montrent une baisse
importante dans leurs concentrations en Os et en Re, ainsi que de carbone organique par rapport a
des schistes noirs du LH classiques. Cela suggere que l'oxydation ou minéralisation du carbone
organique, et la perte d'Os et surtout de Re se produisent par l'intermédiaire de fluides dans les
premiers stades de |'érosion/altération, sans doute lors du passage de la roche saine au saprolite
(Figure 11; Pierson-Wickmann et al., 2002b). La mobilisation d'Os et de Re dans des fluides peut
impliquer la fixation d'Os, et non de Re, sur des phases secondaires. Le Re est plus mobile que I'Os qui
peut étre refixé dans des phases en traces de type oxydes de fer pendant I'altération.
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Figure 11: Profil en profondeur du rapport 1870s/*880s, de [Os], [Re], et de I'dge modéle d’Os pour différents sols. L’dge du
protolithe est issu de Pierson-Wickmann et al. (2000). L’dge modéle d’Os est calculé en supposant un rapport 1870s/*880s
initial de 0.7. Figure issue de Pierson-Wickmann et al. (2002b).

4. Dépébts des sédiments dans le Céne du Bengale

Hypothése de travail : Utilisation du rapport ¥’0s/¥80s comme traceur de sources de sédiments

continentaux dans les océans.

L'étude de sédiments couvrant le Néogeéne ou les derniers cycles glaciaires a permis d'établir
qgue I'érosion himalayenne est la principale source de sédiments déposés dans le Cone du Bengale
durant cette période (Pierson-Wickmann et al.,, 2001). Selon la localisation géographique et les
processus de transport des sédiments, leur composition isotopique d'Os et leurs concentrations en Os
et Re varient. Le Cbne actif est largement alimenté par une source sédimentaire purement
himalayenne. Selon la direction des courants marins et la situation par rapport au chenal actif, des
sources sédimentaires secondaires peuvent intervenir, comme par exemple, les sédiments issus de
I'érosion de la chaine indo-birmane dans le nord-est de la Baie du Bengale, ou I'érosion de complexes
granitiques du Sri Lanka dans la partie distale du Coéne.

La similitude des rapports isotopiques des sédiments du Néogene et des cycles glaciaires du
cone actif implique que la source dominante n'a pas changé depuis 16 Ma. Dans certaines zones de la
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Baie du Bengale ou le taux de sédimentation est faible, des variations importantes dans la composition
isotopique d'Os peuvent étre expliquées par une fraction d'Os hydrogénétique importante dans les
sédiments. Une adsorption d'Os marin sur les particules sédimentaires est donc envisagée. Aucune
perte importante d'Os radiogénique pendant le transport de sédiments ou aprés leur dép6t dans le
Cone n'a été mise en évidence. Mais le comportement du Re et Os dans les estuaires, permettant le
passage des eaux douces aux eaux marines a été soulevé.
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Figure 12 : Composition isotopique de Nd, Sr et Os dans les sédiments du Céne du Bengale issus des forages du SONNE 93.
Les compositions isotopiques de Sr et Nd sont déterminées sur la fraction silicatées et celle d'Os sur la fraction totale. Les
données de MD 77 sont issues de Colin et al., (1999). Figure issue de Pierson-Wickmann et al. (2001).

5. Lesisotopes de I'osmium : traceur de I’érosion continentale

Hypothése de travail : Le rapport ¥70s/*0s : traceur (générique) de sources de sédiments
continentaux dans les océans. Application a des sédiments marins de la Mer des Caraibes.

Le contréle du rapport isotopique ¥70s/*®0s des océans par I'érosion de roches silicatées
continentales, et plus spécifiguement riches en matiére organique, est indéniable. L'application du
systeme isotopique Re-Os dans des sédiments marins du bassin de Cariaco (Venezuela) a permis
d’appréhender les relations entre des changements climatiques en périodes glaciaires-interglaciaires
et le rapport ¥0s/*®80s illustrant I’érosion continentale. Les sédiments du Leg ODP 165 (site 1002) ont
permis de montrer une excellente corrélation entre I'enregistrement de la composition isotopique de
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‘eau a partir des mesures de 80 de planctons, avec le rapport ¥70s/¥0s des eaux marines

contemporaines sur les derniers 191 ka (Figure 13; Oxburgh et al., 2007).
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Figure 13 : Evolution de la composition isotopique d’Os comparée a celle des isotopes de I'oxygéne, de I'eau (données de
Peterson et al. (2000) du site ODP 1002 dans le bassin de Cariaco. Les épisodes isotopiques marins (MIS) sont indiqués, avec
des nombres pairs pour les épisodes glaciaires. Les barres d’erreur de 870s/*80s sont de 0.4% (20). Le rapport 18”0s/*880s
de I'eau de mer actuelle est de Levasseur et al. (1998). Figure issue de Oxburgh et al. (2007).

Ainsi pendant les périodes glaciaires, les rapports #’0s/1¥80s moins radiogéniques indiquent
une diminution des flux de sédiments terrigénes arrivant dans le bassin. Ceci peut donc suggérer (i) un
flux croissant d’Os non radiogénique dans les océans ou (ii) un flux décroissant d’Os radiogénique des
sources continentales. Plus globalement, par comparaison avec des sédiments marins d’autres sites
(bassin de Santa Barbara, Mer du Japon...), le rapport ¥70s/*¥80s de I'eau de mer présente des
variations globales pendant le Pléistocéne, avec des périodes de faibles rapports ¥’0s/'®0s indiquant
une baisse des apports sédimentaires continentaux pendant les périodes froides/glaciaires expliquées
par une aridité croissante et une couverture neigeuse ou glacée sur les masses continentales. Cette
étude est un bon exemple d’un contréle climatique sur I’érosion chimique des continents et sur la
composition des produits d’érosion pendant les périodes glaciaires-interglaciaires. Cette relation
climat-érosion a été largement étudiée a travers les temps géologiques et les paléoenvironnements
(Burton et Vance, 2000 ; Ravizza et al., 2001 ; Cohen et al., 2004 ; Finlay et al., 2010 ; Theiling et al.,
2012 ; Zhao et Zheng, 2015).

De plus, le temps de résidence d’Os dans les océans, estimé a partir de bilans de masse d’Os
dans les océans, est assez long pour constituer un signal global, méme sur des périodes courtes (200
ka) (Burton et al., 2010; Dalai et Ravizza, 2006; Dalai et al., 2005; Oxburgh, 1998; Oxburgh et al., 2007;
Williams et Turekian, 2004). Au vu des variations interglaciaires-glaciaires enregistrées donneraient un
temps de résidence moyen inférieur a 10 ka (Oxburgh et al., 2007), largement inférieur aux
précédentes estimations (35-50 ka ; i.e. Levasseur et al., 1998).
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IV. Le transfert de carbone organique particulaire de la chaine
himalayenne

(Article associé a cette thématique : Aucour et al., 2006)

Hypothese testée : les isotopes du carbone permettent de tracer la source principale du carbone
organique particulaire transféré dans les grands bassins versants en lien avec les variations climatiques
et hydrologiques.

Les grands systémes érosifs, comme la chaine himalayenne, engendrent de grands volumes et
flux de produits d’érosion particulaire et dissous. Le Gange et le Brahmapoutre sont les deux principaux
fleuves en terme de transport sédimentaire (1-2x10° t ; Galy et al., 2008), incluant des phases
minérales et organiques. De plus, les rivieres himalayennes drainant des bassins versants avec une
forte pente et des forts taux d’érosion des sols ont des forts flux de carbone organique particulaire
(France-Lanord et Derry, 1997 ; Aucour et al., 2006). Plus particulierement, la phase organique
représente un gros potentiel de stockage de carbone par enfouissement dans le Céne du Bengale.
Actuellement, 3.1+ 0.3 x 10! mol C/an, soit 15% du flux global de C aux océans sont transportées par
le systéme Gange-Brahmapoutre (Galy et al., 2008). Pendant le Néogéne, prés de 1.1 10'? mol C/an
ont été enfouies dans le Cone du Bengale (France-Lanord et Derry, 1994), ce qui représente prés de
10% du flux d’enfouissement du carbone organique des marges continentales (Keil et al., 1997), et ce
qui en fait un facteur de contréle majeur de I'équilibre du CO; entre I'océan et I'atmosphére.

Actuellement, le bassin du Gange-Brahmapoutre est un bassin densément peuplé, impliquant
un fort contréle de la végétation par les activités anthropiques (i.e. agriculture, déforestation). Dans la
plaine d’inondation, la végétation est composée de mélanges de praires tropicales et de cultures
variées. En effet, les principales cultures sont le riz, le millet, le mais et la canne a sucre. Les plantes en
C4 peuvent atteindre 80% dans certains états indiens (Aucour et al., 2006). Cette variabilité spatiale
de végétation impose donc la composition isotopique du carbone transporté dans les sédiments de
rivieres.

L’étude de I’évolution de la composition isotopique du carbone organique particulaire (6*3C)
dans les sédiments est souvent utilisée pour déterminer |'origine des sources de carbone organique
dans un bassin versant (Hedges et al., 1986 ; Bird et al., 1992 ; 1998 ; Wang et al., 2004 ; Bird et al.,
2008), et elle est ici appliquée aux sédiments du Gange-Brahmapoutre (Aucour et al., 2006). Dans une
riviere, les sources possibles de carbone organique peuvent étre (i) allochtones, liées a la dynamique
hydrologique du bassin versant, a la végétation actuelle et au carbone des sols et roches, et (ii)
autochtones, avec la croissance phytoplanctonique par exemple.

Cette étude s’est focalisée sur la composition des roches, sols, berges et matiéres en
suspension du bassin versant de la Narayani (Népal) et dans la plaine Indo-Gangétique au Bangladesh
(Figure 14). Globalement, les valeurs 8'C du carbone organique des berges et sédiments sont
comparables a celles des roches de la chaine himalayenne (-24.2%o). Au Bangladesh, les berges et les
sédiments de rivieres montrent des valeurs plus enrichies en 3C (§'3C=-22.5%o) que dans la chaine.
Ainsi, il a pu étre montré qu’environ 15% du carbone organique était exporté a la sortie de la chaine
himalayenne par le Gange et le Brahmapoutre étaient issus de plantes en C4 (enrichies en 3C), et
augmentait a 25% dans la Plaine Indo-Gangétique. La contribution de carbone organique autochtone
phytoplanctonique (avec 8%3Corg = -32.1%0) a été mise en évidence dans les sédiments dans des
périodes de basses eaux (Aucour et al., 2006), et confirmée par des analyses d’eau dans des
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publications plus récentes (Galy et al., 2008). Cette étude a donc pu montrer la dominance des plantes
en C3 dans ce bassin versant tropical actuel. Comme de nombreux versants, la composition des
sédiments est dépendante des saisons et des événements pluvieux (moussons, crues,...). Ainsi les
prélevements durant les périodes de mousson permettent e définir la composition moyenne des
sédiments transportés au sein du bassin versant, puisqu’environ 95% des sédiments sont transportés
durant cette saison (/slam et Jaman, 2006).
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Figure 14: Concentration(a) et composition isotopique (b) en carbone organique en fonction du rapport AI203/Si02 dans des
sédiments de riviéres collectés dans la Plaine du Bangladesh (Aucour et al., 2006)

Les grands faits :

= L’Os et le Re sont fortement liés a la matiere organique

= L’érosion de schistes noirs précambriens-cambriens du Moyen Pays Himalayen est une
cause possible de 'augmentation rapide du rapport 870s/*%80s de I’eau de mer depuis
les derniers 15 Ma (Singh et al., 1999 ; Pierson-Wickmann et al., 2000 ; Dalai et al.,
2002).

= Une faible contribution (en volume) des schistes noirs contréle la quantité de Re et d’Os
radiogénique (et donc le rapport 1870s/*%80s) des fleuves allant aux océans.

= Le Re et I’'Os sont fortement mobilisés pendant la pédogenése et I'altération par
oxydation de schistes noirs (Pierson-Wickmann et al., 2002 ; Jaffe et al., 2002 ; Peucker-
Ehrenbrink et al., 2002).
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= Le temps de résidence de I’Os dans I'océan pourrait étre largement inférieur aux
estimations de 35-50 ka (Levasseur et al., 1998 ; Sharma et Wasserburg, 1997). Selon de
nouvelles estimations, au vu des variations interglaciaires-glaciaires enregistrées
donneraient un temps de résidence moyen inférieur a 10 ka (Oxburgh et al., 2007).
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Chapitre 3 — Transferts de matieres au sein d’'un bassin
versant anthropisé de petite taille
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Chapitre 3 : Transferts de matiéres dans des petits bassins versants anthropisés

I. Bassins versants et activités anthropiques

A. Contexte général

Une question récurrente au sujet de I’érosion est : ol se passe I’érosion chimique au sein d’un
bassin versant et dans la zone critique ? La réponse peut paraitre claire pour certains, un peu moins
pour les autres. Nous pourrions répondre tout simplement partout. A I'échelle du bassin versant, ces
taux d’érosion peuvent étre calculés a partir de flux de matieres en suspension et de solutés. Al’échelle
du profil de sol, I'évolution minéralogique des horizons de sols peuvent étre comparés aux minéraux
des roches meéres... Tout dépend a quelle échelle de temps et d’espace ce phénomene est observé.
L’érosion chimique et les taux d’érosion chimique au sein d’un bassin versant sont dépendants de (i)
la nature des roches et des sols, et donc de leur composition minéralogique, (ii) I’age des roches et des
sols, (iii) de leur surface réactive, (iv) des solutions en contact direct avec les roches (température,
composition, flux). Dans les anthroposystemes, les apports anthropiques peuvent en partie perturber
les mécanismes en les annihilant, mais majoritairement en les exacerbant. De plus, une évolution
tridimensionnelle (latérale et en profondeur) des parametres des matériaux doit étre pris en compte.
Une approche classique de I'érosion chimique est de regarder la chimie des solutions issues de
I’érosion : solutions de sol et eaux de riviéres.

En passant d’un grand bassin versant de taille quasi-continentale a des bassins versants de
(tres) petite taille, les problématiques abordées restent relativement proches (érosion, transfert,
sources,...) cependant le changement d’échelle a la fois spatiale, mais aussi temporelle nous engage
plus sur la reconnaissance de processus et de mécanismes.

Les études de la chimie des eaux de surface, des solutions de sol, des cours d’eau (majeurs ou
mineurs), dans les petits bassins versants sont largement utilisées pour diverses problématiques
environnementales (Moldan et Cerny, 1994). La nature et la distribution des sols sont deux facteurs
importants dans la réponse hydrochimique des bassins versants. Par exemple, le réle majeur des sols
dans la neutralisation des pluies acides est mis en évidence par le pouvoir tampon des acides
organiques faibles du sol ou par I’hydrolyse des minéraux. D’autre part, I'épuration du milieu en
nitrates est réalisée dans les sols hydromorphes via les processus de dénitrification ; le phosphore et
les métaux lourds s’accumulent dans le sol ou sont a nouveau mobilisés lors de la réduction des oxy-
hydroxydes de fer... Ces quelques exemples pré-cités montrent les interactions majeures et rapides
existant entre les phases minérales et